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Summary
　　　For　the　purpose　of　serchirg　the　origin　of　the　intratubular　deposits　in　the　coronal
sclerosed　dentin，　the　deposits　were　compared　with　dental　calculus　and　salivary　stone　by　a
scanning　el㏄tron　microscope　and　electron　probe　microanalysers　with　energy　and　wave・
length　dispersive　x－ray　spectroscopies　including　the　contour　map　method．
　　　Results　were　as　follows：
　　　1．The　layer　of　minute　crystals　covered　on　the　attrition　surface　contained　the　elements
of　Na，　Mg，　Al，　P，　S，α，　Ca，　Mn，　Fe，　Zn，　Br．
　　　2．The　rhombohedral　crystals　in　the　dentinal　tubules　contained　the　elements　of　F，　Na，
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Mg，　P，　S，　Cl，　Ca．
　　　3．The　hypo－and　hyper－calcified　areas　and　leptothrichia，　whether　calcified　or　not，
were　observed　on　the　dental　calculus．　An　analysis　on　the　surface　layer　showed　that　it
contained　the　elements　of　F，　Na，　Mg，　Al，　Si，　P，　S，　K，　Ca，　Zn．　Mg　had　a　tendency　to　increase
in　hypocalcified　area．
　　　4．On　the　fractured　surface　of　dental　calculus，　the　stratified　stractures，　calcified
Ieptothrichia，　plate－1ike　crystals　and　hexagonal　cuboidal　crystals　were　observed．　These
consisted　of　the　elements　of　Na，　Mg，　Si，　P，　S，　C1，　Ca，　Zn．　The　crystals　were　much　abundant
in　Mg．
　　　5．Alamella　stracture，　indeterminate　and　hexagonal　crystals，　and　rod－shaped　strac・
tures　were　observed　on　the　surface　of　salivary　stones．　The　elements　of　these　surface
stractures　were　Na，　Zn，　As，　Br，　In，　Sn，　Pb．
　　　6．The　stratified　stractures　being　composed　of　hypo－　and　hyper－　calcification，　minute
granular，　rod－shaped，　plate－1ike　and　globular　crystals　were　seen　on　the　fractured　surface
of　salivary　stones　and　contained　the　elements　of　F，　Na，　Mg，　A1，　P，　S，　C1，　Ca，　Cr，　Cu，　As，　Se，
Pd，　In，1，　Au，　Hg，　Pb．　The　hypocalcified　area　was　much　abundant　in　S．
　　　7．According　to　the　contour　map　of　dental　calculus　with　the　teeth，　dental　calculi　were
more　abundant　in　P　and　Ca　than　cementum　and　dentin．　The　contour　map　showed　that　the
Ca　contents　and　the　stratified　stractures　closely　correlated．
　　　8．The　contour　maps　showed　more　clearly　than　x－ray　images　that　the　contents　of　P，　S，
and　Ca　and　the　stratified　stractures　correlared．
　　　9．The　elements　of　intratubular　deposits　in　the　coronal　sclerosed　dentin　were　con－
sidered　to　come　from　saliva　because　the　stracture　and　elements　of　crystals　reratively
resembled　to　those　of　dental　calculi．
緒 言
　　咬耗や磨耗によって出現する歯冠硬化象牙質を
走査電子顕微鏡（Scanning　e1㏄tron　microscope，
SEMと略）で観察した報告は多く（Tronstad，
1973　a44），　b　45）；見明，19783i），197932｝；Mendis
＆Darling，197930）；木津，197926）；Br泊mstr6m
＆Garberoglio，19805）；Toda，et　al．，198043）；山
崎（芳），198048｝；枝，19807｝；山崎（喜），1981
49）；井上，他，198118）；赤羽，他，1981　i）），とく
に著老ら（赤羽，他，1981）1）は第1報として，象
牙細管内沈着物の結晶形態および線維構造物につ
いて詳しく述べている．それによると結晶物は菱
面体結晶を主体とし，形態的に斜方面体晶系（菱
面体晶系），立方晶系，正方晶系，六方晶系，微細
頼粒状結晶に分類され，線維構造物としてコラー
ゲン線維および象牙線維の石灰化物が挙げられて
いる．またEPMA（Electron　probe　x．ray　micro．
analyser）による組成分析では，　Mgが象牙質基質
より細管内結晶物に多いことを認めた．
　歯冠硬化象牙質の細管内沈着物の由来につい
て，枝（1980）7）や山崎（1981）49）は唾液由来を推
定しているがまだ結論づけるには至っていない．
そこで著者らは今回は口腔内の沈着物としての共
通性（唾液の関与）がある歯石および唾石につい
て，SEMによる形態観察とEPMAによる組成分析
を行ない，歯冠硬化象牙質の細管内構造物の由来
について比較検討を行なってみた。とくに
EPMAにょる定性分析には，分析のスピードが早
く，結果をグラフ表示できるエネルギー分散型分
光器（Energy　dispersive　x．ray　spectroscope，
EDSと略），および微量元素の検出に有利な波長
分散型分光器（Wavelength　dispersive　x・ray
spectroscope，　WDSと略）を併用し，さらに歯石
と唾石については含有元素の濃度分布を2次元的
に表示できるContour　map法を用いてその組成
状態を検索した．
材料と方法
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　検索材料は表1に示す通りで，歯牙2本，歯石
4種，唾石3個である．すなわち歯冠硬化象牙質
および歯石は，歯牙を抜去後直ちに10％ホルマリ
ン液にて固定した．唾石は顎下腺導管内および顎
下腺排泄管内より摘出したもので，摘出後直ちに
10％ホルマリン液にて固定した．これらの材料は
それぞれ以下の如き方法で検索した．
　1）SEMによる観察
　歯冠硬化象牙質は近心および遠心を研磨しなが
ら厚さ約0．5㎜の長軸断礪標本を作製し，通
法に従がいエタノールで脱水，象牙質の露出した
咬耗部分を含むようLiq　Nによる歯牙の長軸凍
結割断を行ない，CO2によって臨界点乾燥を施し
た。割断された面および表面は組成像観察のため
にカーボン蒸着を施し，さらに一部はAuイオン
スパッタ・コーティングを行ない2次電子像観察
に供した．
　歯石は歯牙に沈着したままを長軸に対して直角
鴎さ約2㎜幅で切断し，通法によるエタノー
ル脱水を行なった．その後Liq　Nによる凍結割
断，CO，による臨界点乾燥を行ない，組成像観察
用としてカーボン蒸着，2次電子観察用として
Auイオンスパッタ・コーティングを施した．一
部の試料は脱水後エポキシ樹脂に包埋し，パフ研
磨ののち組成像観察のためにカーボン蒸着を施し
た．また歯石のセメント質との接合面観察は，Liq
N中で自然剥離した試料を用いた．
　唾石は通法に従がいエタノールで脱水し，Liq
Nによる凍結割断後，CO2による臨界点乾燥を行
ないその割断面および表面に組成像観察用として
カーボン蒸着，また2次電子像観察用としてAu
イオンスパッタ・コーティングを施した。一部の
表1：検索材料
試　料　名 年齢　・ 性別 ・部位
歯冠硬化象牙質 1’　65才Q．　75才
δ　「r
ﾂ　』
歯　　　　　石
1．　66才
Q．　71才
R．　78才
S．78才
δ　「牙
X　匝
X　汀
X　司
（歯肉縁下）
唾　　　　　石
1，　38才
Q．51才
R．　60才
998 右側顎下腺導管内
E側顎下腺導管内
E側顎下腺導管内
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試料は乾燥ののちエポキシ樹脂に包埋し，パフ研
磨後，組成像観察のためにカーボン蒸着を施した．
　SEM観察はいずれの試料も日本電子JCXA－
733X線マイクロアナライザーにより，2次電子
像および組成像の観察を行なった．
　2）EPMAによる定性分析
　歯冠硬化象牙質，歯石および唾石の表面あるい
は割断面の分析は，組成像観察用としてカーボン
蒸着した試料を使用した．定性分析はその結果が
ピークスペクトルで表示されるため，量的な比較
が容易なEDSによる分析法，および波長分解能
あるいは検出限界が高いため微量元素の検出に有
利なWDSによる分析法を併用した．　EDSによる
分析条件は加速電圧15KV，ビーム電流2×10”9A，
測定時間100secで行ない，WDSによる分析は加
速電圧15　KV，ピーム電流1×10－8A’C・，それぞ
れ10ポイントの測定を行ない2ポイント以上で検
出されたものを含有元素とした．
　分析機器は日本電子JCXA－733　X線マイクロ
アナライザーおよびKevex－7000エネルギー分
散型分光器である．
　3）EPMAによるContour　Map
　歯石および唾石をエポキシ樹脂に包埋し，・ミフ
研磨後カーボン蒸着を施した試料を用いてWDS
による元素分析を行ない，含有元素の分布状態を
Contour　map法により検索した．歯石の分析条件
は加速電圧15KV，ビーム電流5×10’8Aで，　Pお
よびCaについて広域のContour　mapは1，200×
2，520μm2の領域の4，331ポイント，拡大のCon’
tour　mapは60×120μm2の領域の3，721ポイント
について測定し，唾石の分析条件は加速電圧
15KV，ピーム電流5×10’8Aで，　P，　S，　Caに
ついて広域のContour　mapは3，600×3，650μm2
の領域の8，954ポイント，拡大のContour　mapは
60×100μm2の領域の3，111ポイントについて測
定を行なった．
　分析機器にはいずれもコンピュータ・コント
ロール・システムを装備した，日本電子JCXA－
733X線マイクロァナライザーを使用した．
観察結果
　1．SEM観察とEPMAによる定性分析
　咬耗によって象牙質の露出した歯冠硬化象牙質
の表面は，沈着物によって全面を覆われているた
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め象牙細管は認められず，その表面は平坦で，各
所に結晶物の沈着が見られた（図1）．この結晶物
をEDSによって定性分析すると，　PおよびCaが
主要成分として高いピークを示し，他には微量元
素としてNa，　Mg，　S，　Clが検出された（図2）．さ
らに平坦部をEDSによって定性分析すると，結
晶物と同様な元素を検出できたが，PとCaの
ピークが約1／3となりしかもCaはPより低かった
（図3）．WDSによる定性分析ではNa，　Mg，　Al，
P，　S，C1，　Ca，　Mn，　Fe，　Brが検出され（図4），他
にSiとZnも存在していた．歯冠硬化象牙質の割
断面を観察すると，象牙細管内には菱面体結晶が
密に沈着し（図5），この結晶をEDSで分析する
とPおよびCaが高いピークとなり，とくに微量
元素の中ではMgが高いピークを示していた（図
6，7）．WDSによる分析ではNa，　Mg，　P，　Caが
検出され（図8），他にF，S，　Clが存在してい
た．
　歯石表面の2次電子像では，有機質成分と思わ
れるものが網目状を呈し，その中に平坦な部分や
球状の構造物が見られた（図9）．同一視野の組成
像では，平坦部や球状物は明るく見えるので石灰
化の高いことが確認された（図10）．EDSによって
石灰化の高い平坦部を分析すると（図10，星印），
PとCaが主要成分として検出され微量ながら
Na，　Mg，　Sも認められた（図11，12）．また網目状
を呈ずる石灰化の低い部分（組成像で暗く見える
部分，図10金米糖印）ではPおよびCaはともに著
しく低下し（図13），微量なNa，　Mg，　Al，　Si，　Sが
検出されたが，とくにSは高石灰化部より高い
ピークを示した（図14）．歯石の表面を高倍率で観
察すると，線状の菌体が多数からみ合い（図15），
またその外殼が蜂巣状を呈し一部は石灰化物の沈
着によって埋没している様子が見られた（図16）．
このような表面をWDSによって分析するとF，
Na，　Mg，　Al，　P，　S，　Caが存在し（図17），他にSi，
K，Znが認められた．歯石が歯牙に沈着したまま
の状態でエポキシ樹脂に包埋し，パフ研磨した面
の組成像をみると歯石，セメント質，象牙質が3
層に区別され，中でも歯石は石灰化が高くその程
度のちがいが縞構造を呈していた（図18）．EDSに
よる歯石，セメント質，象牙質の分析では，Pと
Caが歯石においてわずかに多く，　Mgは逆に象
牙質に多い傾向を示した（図19～24）．歯石の凍結
割断面では，菌体の外殻が多数見られたが，全体
的には石灰化物が密に沈着し，一部には板状結晶
（plate－1ike　crystal）の成長を認めた（図25）．この
ような割断面をWDS　によって分析すると　F，
Na，　Mg，　P，　S，　Ca，　Znが検出され（図26），他にSi，
Clが存在していた．他の割断面では菌体の石灰化
したものと思われる桿状の構造物や六方体結晶
（hexagonal　crystal）が観察されたが（図27），歯冠
硬化象牙質の細管内に多数沈着する菱面体結晶
（rhombohedral　crysta1）et見られなかった．また
歯石のセメント質との接合面には立方状の結晶や
板状（薄片状）の結晶が沈着しており，とくにEDS
による分析で立方状の結晶にはMgの多いこと
が認められた（図28）．
　唾石の表面には，薄い被膜に覆われた部分や半
球状の構造が見られ（図29），石灰化の高い部位を
拡大すると不定形の結晶物が密に沈着していた
（図30）．この石灰化の高い部分をEDSによって
分析すると，PとCaが主要成分として高いピー
クを示し（図31），微量元素としてNa，　Mg，　Sが
検出された（図32）．低石灰化部においてはPと
Caが減少し（CaはPを下まわっている）（図33），
極端な場合にはSのみが主要成分となり，微量元
素としてNa，　Mg，　P，　Ca，1，が検出された（図34）．
唾石の表面を高倍率で観察すると，不定形の結晶
物の中に石灰化した菌体と思われる桿状構造物や
六方体結晶（hexagonal　crystal）が見られた（図
35）．WDSによる唾石表面の定性分析ではNa，　P，
，Ca，　As，　Brが検出され（図36），他に微量では
あるがMg，　Cl，　Mn，　Fe，　Zn，　Se，　In，　Sn，　Pbが存在
していた．唾石のパフ研磨面の組成像によると，
その内部構造は中央に核に相当する低石灰部をも
ち，それを囲むようにして石灰化度の異なる約5
つの層から成っていた（図37）．この研磨面におい
て高度な石灰化をしている外殻層（図37，E）を
EDSで分析すると，　PとCaの高いピークが現わ
れ（図38），微量元素としてNa，　Mg，　Sが検出さ
れたがMgは比較的多いようである（図39）．低石
灰化部（図37，D）ではPとCaのピークが低く
なる反面Sが上昇し（図40），さらに石灰化の低い
部位ではSが主要成分となり微量なCaと1が検
出された（図41）．唾石の凍結割断面の組成像では，
石灰化の高い部分が縞構造や球状構造を呈してお
り（図42），2次電子像によって微細頼粒状結晶
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表2：EPMA（WDS）による歯冠硬化象牙質，歯石，唾石の元素分析（★印が検出された元素）
元　　　　　　　　　素　　　　　　　　名試料名 部　位 FNaMgA1SiP S C1KCarMnFeCuZnAsSe BrSrPdInSn1 AuHgPb
歯冠硬化
ﾛ牙質
露出表面 ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★
細管内結晶 ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★
歯　　石 表　　　面
★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★
割　断　面 ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★
唾　　石 表　　　面
★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★
割　断　面 ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★ ★
（minute　9ranular　crystal），桿状結晶（rod・shaped
crystal），板状結晶（plate－like　crystal）およびこれ
らの結晶が集合した直径約2μmの球状体の結晶
物が観察された（図43）．WDSによってこの割断
面を分析するとF，Na，　Mg，　P，　S，　Cl，　Caが検出さ
れ（図44），他にA1，　Cr，　Cu，　As，　Se，　Br，　Sr，　Pd，
In，1，　Au，　Hg，　Pbが認められた．また今回の分析で
充分な確認はできなかったが，Ti，　Co，　Zr，　Ag，　Cd，
Sb，　Ba，　Biの存在も示唆された．表2にはWDS
による歯冠硬化象牙質，歯石および唾石の定性分
析結果を示す．
　2．EPMAによるContour　Map
　歯石を樹脂包埋しパフ研磨した面を組成像で観
察すると，セメント質にそって高度に石灰化した
歯石の沈着が見られた（図45）．この面について
Contour　mapを作成してPとCaの分布状態を
観察すると（図46～49），PおよびCaともに象牙
質あるいはセメント質よりも歯石において濃度の
高いことが確認された．さらに歯石を拡大して観
察すると石灰化度のちがいが縞構造として見られ
（図50），この部分のContour　mapによると（図
51～54），PおよびCaともに歯石の表面近くで濃
度が低下し，とくにCaは縞構造との対比がある
程度確認できた．
　唾石を樹脂包埋しパフ研磨した面を組成像で観
察すると，低石灰化部の核を中心として石灰化度
のちがいが層状構造を作り，外殻層で最も石灰化
が高く観察された（図55）．さらに拡大すると，比
較的石灰化の低い部位では複雑な組成状態を示し
（図56），その中で石灰化の高い部分が縞構造とし
て見られた（図57）．唾石研磨面の全体のContour
mapについてP，　S，　Caの分布状態を検索すると
（図58～62），外殻層の高石灰化部にはPおよび
Caが多いが，　Sはほとんどないことが確認され
た．次に低石灰化部を拡大し（図63），同一視野に
おけるP，S，　Caの分布状態をX線像で観察する
と（図64～66），組成像で暗く見えるいわゆる低石
灰化部にSが多く，明るく見える高石灰化部でP
およびCaの多いことが認められた．これと同一
部位のContour　mapをみると（図67～71），高石
灰化部でPとCaが多く，低石灰化部でSが多い
結果を示し，X線像に比較してその濃度変化をよ
り明瞭に認識できた．
考 察
　1．結晶物の形態の比較
　歯冠硬化象牙質の細管内に沈着する結晶物につ
いて，赤羽，他（1981）1）はSEM観察によって形
態的に菱面体結晶，複合体結晶，角錐形結晶，階
段状結晶，板状結晶，立方体結晶，丸型結晶，角
柱形結晶，六方体結晶，微細頼粒状結晶，桿状結
晶に分類している．この中で六方体結晶の存在に
ついては確認されなかったので，Tronstad（1973
b）45）のSEMによる観察を引用したものである．
この細管内沈着物の由来について，枝（1980）7）や
山崎（1981）49｝は唾液を推定しているがまだ結論に
は至っておらず，その意味において唾液の関与に
よって形成される歯石および唾石の結晶形態につ
いて比較検討することは重要な意義をもつものと
思われる．
　歯石（あるいは歯垢）をSEMで観察した研究
には，山岡（1971）47），Jones（1972　a，b）19）20），
Saxton（1973）42J，　Baumhammers，　et　aL（1973）
3），Galil＆Gwinnett（1975）9｝，　Lustmann，　et
al．（1976）29），本間（1976）17｝，　Saglie（1977）38），
Ooya（1977）37），佐藤（1977）⑰，東，他（1978）12｝，
Canis，　et　a1．（1979）6），FriskoPP＆Hammarst’－
rδm（1980）8｝，佐藤（1981）41｝，片上（1981）22），
Kodaka，　et　al．（1981）27），東，他（1981）13｝，中川
（1981）34）などがあり，その結晶形態から立方状結
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晶，板状（薄片状）結晶，針状結晶，頼粒状結晶，
スポンジ状結晶，桿状あるいは線状の菌体石灰化
物などを報告している．著者らの観察によれぽ立
方状結晶，板状結晶，桿状あるいは線状の菌体石
灰化物が見られ，とくに図27（割断面）において
は新たに六方体結晶を認めることができた．
　唾石のSEMによる形態的な研究には，川端
（1975）23｝，平出，他（1978）14｝，亀山，他（1979）
21），川原，他（1979）24｝，倉地，他（1980）28），北
川，他（1980）25），森永（1980）33）などがあり，立
方状結晶，板状結晶，頼粒状結晶，桿状あるいは
線状構造物のほか，有機質と考えられる核を中心
とした層状構造の形成を認めている．中でも森永
（1980）33）はこのほかに菱面体結晶，線維状構造
物，板状あるいは針状結晶の集合した直径2～4
μmの球状体結晶直径が数10㎜の微細頼粒状
結晶などを観察している．著者らの観察では図35
に示すように，不定形の結晶物の中に桿状構造物
および六方体結晶が認められ，図43においては微
細穎粒状結晶，桿状結晶および森永（1980）33｝の観
察したものと酷似する直径約2μmの球状体結晶
が見られた．また組成像の観察によって核様物を
中心とした層状構造は，明らかに石灰化度のちが
いによって生ずることが確認できた．
　以上のことから歯冠硬化象牙質の細管内結晶物
と，歯石および唾石との結晶物の形態的比較を行
なうと，いずれの場合も立方状結晶（あるいは菱
面体結晶）および微細穎粒状結晶の沈着が認めら
れ，三者の結晶物の由来に共通性のあることをう
かがわせた．また歯冠硬化象牙質の細管内に形の
整った菱面体結晶が多数沈着するのは，その環境
が結晶成長に適しているためと考えられる，これ
に対して歯石および唾石は常に複雑に変化する環
境の中で形成されるため，硬化象牙質の細管内に
は見られない板状（薄片状）結晶，針状結晶，球
状体結晶，菌体の石灰化物などが観察されるもの
と思われる．
　2．定性分析による組成比較
　EPMAによる元素分析にはWDS（波長分散型
分光器）法およびEDS（エネルギー分散型分光器）
法があり，EDS法は分析時間が短かく試料ダメー
ジが少ないという点から非常に広く利用されてい
る．しかしエネルギー分解能が悪いために近接
ピークの分離に難点があり，例えばNaKα線と
ZnLα・CuLα線，　MgKα線とAsLα線，　AIKα線
とBrLα線，　P　Kα線とOsMα・PtMα・AuMα
線，SKα線とMoLα・PbMα・HgMα線，　CaKα
線とSbLα線などはピークが重なって表示される
ため，検出元素の誤認や真のピークの高さによる
量的比較が困難となる．もっとも波形のコン
ピュータ処理によれぽピーク分離が可能である．
それに対しWDS法は波長分解能が高く（EDSの
10倍以上），微量元素の検出に適している（検出限
界が高い）．したがって著者らは2つの方法を併用
して定性分析を行なった．
　歯冠硬化象牙質の細管内結晶物について，木津
（1979）26）および赤羽，他（1981）uはEDSによる
分析でMg，　P，　Caを検出し，とくに赤羽，他
（1981）UはMgが管間基質より菱面体結晶に多
いことを示した．また山崎（1981）49）はWDSに
よってNa，　Mg，　P，　S，　Cl，　K，　Caの存在を認め，著
者らも今回のWDSによる分析でF，　Na，　Mg，　P，
S，　Cl，　Caを検出している．さらに著者らは歯冠硬
化象牙質の露出表面に認められた沈着物の層と細
管内結晶物との組成的な関連性を検索するため，
その表面沈着物をWDSによって定性分析したと
ころ，Na，　Mg，　Al，　Si，　P，　S，　Cl，　Ca，　Mn，　Fe，　Zn，
Brを検出した．この中でNa，　Mg，　P，　S，　Cl，　Caは
細管内結晶に存在する元素と一致したが，細管内
結晶あるいは歯石および唾石に存在するFは検出
されなかった．また他のA1とZnは歯石および唾
石に認められ，Siは歯石に，　Mn，　Fe，　Brは唾石
に存在することから硬化象牙質の露出表面は成分
的に複雑な状態であることが想像され，それに対
し細管内は比較的安定であることが推察された．
　次に歯石について，その表面をEDSで分析を
行なった中川（1981）34）はNa，　P，　S，　Cl，　Ca，　Znを
検出し，東，他（1981）13）は乳歯に付着した歯石に
P，S，　Cl，　Ca，　Fe，　Znを認めている、また歯石中に
見られる六面体結晶（菱面体あるいは立方体結晶）
をEDSで分析したKodaka，　et　a1．（1981）27），東，
他，（1981）13），中川（1981）34）は，P，　CaのほかMg
の存在を報告している．また花井（1975）11）は
WDSにょってNa，　Mg，　P，　C1，　Ca，　Znの各元素
を検出し，歯石からエナメル質および象牙質に至
る間の濃度変化を線分析によって検索している．
これらの分析結果をまとめると，歯石に含有する
元素としてNa，　Mg，　P，　S，　C1，　Ca，　Fe，　Znが確認
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されている．著者らのWDSによる分析では，歯
石割断面において上記元素中Feを除く全ての元
素およびそれに加えてFとSiの存在を認め，同時
に立方状結晶はMgを多く含有しているという
同様の所見を得た．
　他の分析法による歯石の微量元素に関しては，
作田（1958）39）は螢光X線分析および分光分析によ
りNa，　Mg，　Al，　Si，　Ti，　V，　Mn，　Fe，　Ni，　Cu，　Zn，　As，
Sr，　Ag，　Sn，　Sb，　Ba，　Pb，　Biを検出し，中村（1962）
35）も同様に螢光X線分析および分光分析からAg
を除いて他は全て作田（1958）39）と同じ元素の存在
を認めている．この結果と著者らがWDSによっ
て歯石の表面および割断面から検出した微量元素
の種類とを比較すると，Na，　Mg，　Al，　Si，　Znは共
通しているもののF，S，　Cl，　Kは作田（1958）39）お
よび中村（1962）35｝は認めておらず，逆にTi，　V，
Mn，　Fe，　Ni，　Cu，　As，　Sr，　Ag，　Sn，　Sb，　Ba，　Pb，　Biに
ついては著者らは検出できなかった．　WDSに
ょってこれらの微量元素を検出できなかった理由
は，今回の分析試料中に全く含まれていなかった
かもしくは検出限界を越えた微量な濃度であった
と考えられるが，さらに分析条件の選択や分析点
数を多くすることによりその存在を検索する必要
があろう．
　唾石をWDSによって定性分析した研究は数多
く，久野，他（1970）16）はNa，　Mg，　Si，　P，　S，　Cl，　K，
Ca，　Fe，　Cu，　Znを，東（1973）2）はF，　Na，　Mg，　A】，
Si，　P，　S，　Cl，　K，　Ca，　Fe，　Cu，　Znを，鶴貝，他（1976）
46）はNa，　Mg，　P，　S，　Cl，　K，　Ca，　Znを検出してい
る．また平出，他（1978）14）はNa，　Mg，　Al，　P，　S，
Cl，　K，　Ca，　Cr，　Mnを，川原，他（1979）24）はS，　Ca，
Inを検出し，倉地，他（1980）28｝はEDSによって
P，S，　Caのほか表面にMg，　Si，　Cl，　Cu，　Znの存在
を認めている．さらにWDSの定性分析によって
森永（1980）33）はMg，　P，　S，　Cl，　K，　Caを，平野，
他（1981）15）はMg，　Si，　P，　S，　Cl，　Ca，　Feを検出し
ている．これらの分析結果を総合すると，唾石の
構成元素としてF，Na，　Mg，　Al，　Si，　P，　S，　Cl，　K，
Ca，　Cr，　Mn，　Fe，　Cu，　Zn，　Inが挙げられる．著者ら
のWDSによる唾石の表面および割断面の定性分
析では，上記唾石の構成元素中SiとKを除いては
全て同様に確認されており，さらに’As，　Se，　Br，
Sr，　Pd，　Sn，1，　Au，　Hg，　Pb，も検出し得た．
　他の分析法による唾石の微量元素として，
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Glock＆Murray（1938）10）が分光分析によりNa，
Mg，　A1，　Si，　Cr，　Cu，　Zn，　Sr，　Ag，　Sn，　Ba，　Pbを検
出し，吉岡（1958）50）は螢光X線分析および分光分
析でNa，　Mg，　Al，　Si，　K，　Ti，　V，　Mn，　Fe，　Co，　Ni，
Cu，　Zn，　Sr，　Ag，　Sn，　Ba，　Hg，　Pb，　Biを認めてい
る．また中村（1962）35Jも螢光X線分析および分光
分析により，Na，　Mg，　Al，　Si，　Ti，　V，　Cr，　Mn，　Fe，
Co，　Ni，　Cu，　Zn，　Sr，　Sn，　Ba，　Hg，　Pb，　Biを検出し
ている．従って著者らの分析結果と上述した三老
の報告とをさらに比較すると，As，　Se，　Br，　Pd，1，
Auは今回の分析によって新たにその存在が認め
られたが，Ti，　V，　Co，　Ni，　Ag，　Ba，　Biは検出でき
なかったということができる．
　以上の結果から，歯冠硬化象牙質の細管内結晶
物の組成を歯石および唾石と比較してみると，細
管内結晶物に存在していたF，Na，　Mg，　P，　S，　Cl，
Caの各元素は歯石および唾石ともに存在してい
たが，とくに歯石（割断面）についてはSiとZn
を除けば全く同様な組成を示し，このことから硬
化象牙質の細管内結晶物は形態的な類似点も合
せ，その由来を唾液に求め得ることが示唆された．
表3（次頁）にはEPMAによる歯冠硬化象牙質の
細管内結晶物と歯石および唾石の元素分析の比較
をまとめて示す．
3．歯石と唾石のContour　Map
　EPMAにょる元素分析において，その濃度変化
を検索する方法として点分析（定性・定量），線分
析（定性），面分析（定性）などがあり，とくに2
次元的な濃度分布を知るには面分析が適してい
る．しかしながら一般に行なわれている面分析で
は元素の分布状態を単なる白黒の濃淡としてしか
表示できず，微量な濃度差を検索することは望め
ない．またWDSによる分析は分光結晶を使用し
ているため，微小領域から発生したX線は効率良
く されるが，低倍率（数百倍以下）で面分析
をした場合その端の部分から発生したX線の何割
かは分光結晶からはずれてしまい，X線強度が真
の値より低下するため正確な元素の濃度分布を知
ることは困難となる．つまりこの方法ではおのず
と分析領域に限界が生じ，低倍率での面分析には
不適当であると言える．この問題を解決し，さら
に精度の高い2次元的組成分析を可能にしたのが
コンピュータ・コントロールによる　 Contour
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表3：EPMAによる歯冠硬化象牙質の細管内結晶物，歯石，唾石の元素分析比較
三　料 硬化象牙質
ﾗ管内結晶 歯　　　　石 唾　　　　　　　　　石
告 木　山　赤　著 花　小　東　中　著 久　　　鶴　平　川　倉　森　平　著
　　者元　分
@析
　　羽　者　　●
ﾃ　崎　他　ら
V9　81　81　82
　亮・　者井　他　他　川　ら75　81　81　81　82 野　東　貝　出　原　地　　　野　者●　　　　　　　　　　　　　　●　　　　　　●　　　　　　　．　　　　　　●　　　　　　　　　　　　　●他　　　他　他　他　他　永　他　ら70　　73　　76　　78　　79　　80　　80　　81　　82
法素 E　W　E　W W　E　E　E　WW　W　WW　W　E　W　W　W
F ○ ○ ○　　　　　　　　　　　　○
Na ○　　　○ ○　　　　△　○ ○　○　○○　　　　　　　　○
Mg ○○○○ ○　○　○　○　○ ○○○○　　　△○○○
Al △ ○　　　○　　　　　　　　○
Si ○ ○○　　　　　　△　　　○
P ○○○　○ ○　○　○　○　○ ○○○○　　　○○○○
S ○　　　○ ○　△　○ ○○○○　○　○○○○
C1 ○　　　○ ○　　　○　△　○ ○○○○　　　△○○○
K ○ △ ○　○○○　　　　○
Ca ○　○　○　○ ○　○　○　○　○ ○○○○　○○○○　○
Cr ○　　　　　　　　○
Mn ○　　　　　　　　△
Fe ○ ○　○　　　　　　　　　　○　△
Cu ○○　　　　　　△　　　　○
Zn ○　　　○　△　○ ○　○　○　　　　△　　　　△
As ○
Se ○
Br ○
Sr ○
Pd ○
In ○　　　　　　○
Sn △
1 ○
Au ○
Hg ○
Pb ○
注　○印が検出された元素，△印はその試料表面のみで検出された元素を示す。
　Eはエネルギー分散型分光器（EDS），　Wは波長分散型分光器（WDS）
　表中の小高・他は，本文中のKodaka，et　al．である。
　著者名の下の数字は1900何年を示す。
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map法である．すなわちContour　map法は試料
位置を最小1μmステップまで移動できるので，
極低倍率から高倍率まで任意の面積の分析が可能
であり，しかも各測定点のX線強度を一定レベル
ごとに記号化して表示できるためその濃度分布に
ついて半定量的な検索ができ，さらに記号別に色
分けすればいわゆる等高線図（Contour　map）と
して，より明確な分布状態を認識できる．
　Contour　map法を応用した研究には小野塚，他
（1978）36）の神経細胞内カルシウム分布変動や，
Bocharova，　et　a1．（1978）4）の金属材料に関するも
のがみられるが，比較的少ない．著者らはCon－
tour　map法を歯石および唾石の組成分析に応用
したところ，含有元素の濃度分布を従来の面分析
法に比較して非常に明瞭にしかも詳細にとらえる
ことができた．
　唾石の組成分析において，久野，他（1970）16｝は
Ca，　P，　Sの線分析の結果からCa，　Pはほぼ平行に
分布しているが，SはCa，　Pとは関係なくほぼ一
様に分布していると報告した。東（1973）2｝も同様
の所見を得ているが，さらにマイクロラジオグラ
フィーによって高石灰化像としてみられる部位で
はCa，　Pとも濃度は高くなるが，　Sは石灰化度に
は無関係としている．今回の著者らの観察によれ
ば，図55，58～60に示すように組成像において石
灰化度の高くみられる部位ではCa，　Pとも増加
し，久野，他（1970）16）および東（1973）2）と同様
の所見であるが，SについてはCa，　Pとは逆に低
石灰化部で増加していたのである．また亀山，他
（1979）21｝は組成像でみられる唾石の層状構造に
ついて，それが化学成分の差によるものかどうか
をCa，　Pの面分析あるいは線分析によって検索
したところ，ともに全体的に均一な分布を示した
ため成分の差によるものではなく，構造上の凹凸
によるものとしている。しかし今回の観察によっ
て組成像およびP，S，　Caの面分析（図63～66）か
ら石灰化度の高い部位ではP，Caが多くSは少
ないが，石灰化度の低い所ではP，Caが減少しS
が多くなり，これが層状構造となることを明らか
にした．さらに同様な部位のContour　mapによ
り，X線像に比較してP，　S，　Caの濃度分布がより
明瞭となることを示した．今後はContour　map
法に定量分析を加えることにより，さらに有効な
組成分析法になることが期待される．
結 論
　咬耗による歯冠硬化象牙質の細管内沈着物の由
来を検索するため，その硬化象牙質ならびに歯石
と唾石を走査電子顕微鏡によって比較観察し，さ
らにEPMA（EDSおよびWDS）による定性分析
とContour　map法による元素の濃度分布を比較
検討し次の如き結論を得た．
　1．硬化象牙質の露出表面は微細な結晶などの
沈着物によって覆われ，その組成元素としてNa，
Mg，　A1，　Si，　P，　S，　Cl，　Ca，　Mn，　Fe，　Zn，　Br，が検出
された．
　2．硬化象牙質の細管内には菱面体結晶が多数
沈着し，その組成元素としてF，Na，　Mg，　P，　S，　Cl，
Caが検出された．
　3．歯石の表面には低石灰化部と高石灰化部が
あり，線状の菌体およびその石灰化物が観察され
た．また表面の組成元素としてF，Na，　Mg，　Al，　Si，
P，S，　K，　Ca，　Znが検出され，とくにSは低石灰化
部に多く存在していた．
　4．歯石の割断面では石灰化の層状構造が多様
にみられ，菌体の石灰化物（桿状構造），板状結晶，
六方体結晶，立方状結晶が観察された．また組成
元素としてF，Na，　Mg，　Si，　P，　S，　CI，　Ca，　Znが検
出され，とくにMgは結晶物に多く存在してい
た．
　5．唾石の表面には被膜構造や，不定形あるい
は六方体結晶および桿状構造物がみられた．また
表面の組成元素としてNa，　Mg，　P，　S，　Cl，　Ca，　Mn，
Fe，　Zn，　As，　Se，　Br，　In，　Sn，　Pbが認められた．
　6．唾石の割断面では低石灰化部と高石灰化部
が層構造をなし，微細穎粒状結晶，桿状結晶，板
状結晶，球状体結晶が観察された．また組成元素
としてF，Na，　Mg，　Al，　P，　S，　C】，　Ca，　Cr，　Cu，　As，
Se，　Br，　Sr，　Pd，　In，　1，　Au，　Hg，　Pbが検出され，と
くにSは低石灰化部に多く存在していた．
　7．歯石のContour　mapでは，　P，　Caともセメ
ント質あるいは象牙質より歯石部において濃度の
高いことが2次元的に確認できた．とくにCaは
石灰化の層状構造との対比がある程度認識でき
た．
　8．唾石のContour　mapでは，低石灰化部と高
石灰化部の層に対応したP，S，　Caの濃度分布が，
X線像に比較してより明瞭に観察できた．
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　9．歯冠硬化象牙質の細管内結晶物は形態的お
よび組成的に歯石と比較的類似しているので，そ
の由来は唾液であると思われた．
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図9　歯石の表面，表面は網目状を呈し，その中に平坦な部分や球状物がある．（78才，♀，1D　×50
図1S　図9と同一部分の組成像．2次電子像で平坦に見える部分あるいは球状物では石灰化が高い．×50
図11，12：図10の高石灰化部（星印）のEDSによる定性分析スヘクトル．　PとCaが高いピークを示し
　　　（図11），スヘクトルを拡大すると，微量ながらNa，　Mg，　Sが存在する。
図13，141図10の低石灰化部（丸印）のEDSによる定性分析スヘクトル．　PとCaのピークが非常に低く
　　　なるが（図13），拡大するとNa，　Mg，　Al，　Si，　Sが認められ，とくにSは高石灰化部より高い．
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歯石の表面．線状の菌体力多数からみ合っている．（71才，♀，15）×4，000
PRESENT
歯石の表面．菌体の外殼が蜂巣状を呈し，
♀　　 1）　×4，000
歯石の表面のWDSによる定性分析（図10，
F，Na，　Mg，　Al，　Sが認められる．
t；F
INTENS1rY〈Ln『…）
一部は石灰化物の沈着によって埋没している．（78才，
星印の高石灰化部）．PとCaのほか，微量元素として
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図18：歯石のパフ研磨面の組成像．歯石（DC），セメント質（C），象牙質（D）が3層として観察され
　　　る．中でも歯石は石灰化が高く，層状構造として見られる（矢印）。（78才，♀，「「）x160
図19，20：図18の歯石のEDSによる定性分析スベクトル．　PとCaのピークが見られ（図19），そのスベク
　　　トルを拡大するとNaおよびMgのピークも認められる．
図21，22：図18のセメント質のEDSによる定性分析スペクトル、歯石に比較してPとCaのピークが低下
　　　しているが（図21），Mgは高くなっている（図22）．
図23，24：図18の象牙質のEDSによる定性分析スベクトル．　PとCaのピークはセメント質と同程度であ
　　　るが（図23），Mgはさらに高くなっている（図24）．
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歯石の割断面．菌体の脱け殼が多数見られるが，全体としては石灰化物が密に
．下方には板状結晶の成長も認められる（矢印）（66才，♂，12）×6，000
歯石の割断面のWDSによる定性分析結果．　F，　Na，　Mg，　P，　S，　Caのほか，
（78才，♀，1D
沈着している．
Znが認められる．
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図27：歯石の割断面．全体的に石灰化物の沈着がある、下方にぱ桿状の構造物，上方には六方体結晶（矢
　　　印）が観察される．（71才，♀，15）×8，000
図28　歯石のセメント質との接合面．下方に立方状結晶，中央より上方に多様な板状（薄片状）結晶が
　　　ある．C78才，♀，　l　l）×2，000　挿入図は立方状結晶〔金米糖印）のEDSによる定性分析スヘクト
　　　・レ．PとCa以外では，とくにMgのピークが高くtg　・・ている．
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図29：唾石の表面．薄い被膜構造や，半球状構造が観察される．（38才，♀，右側顎下線導管内）×120
　　　（以下，とくにことわらない限り同一試料である．）
図30：図29の一部拡大像．不定形の結晶物が密に沈着している．×2，000
図31，32二唾石表面の高石灰化部のEDSによる定性分析スヘクト・レ．　PとCaが主成分で（図31），そのス
　　　ベクトルを拡大すると微量のNa，　Mg，　Sが検出される（図32）。（51才，♀，右側顎下腺導管内）
図33，34：唾石表面の低石灰化部のEDSによる定性分析スヘクトル．　PとCaの量が減少し，　Sが増加し
　　　ている（図33）．さらに石灰化の低い部位ではSが主成分となi），微量元素としてNa，　Mg，　P，
　　　Ca，1がある（図34）．
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図36：唾石の表面のWDSによる定性分析．　Na，　P，　S，　Caのほか，　As，　Brが検出きれている．
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図37：唾石の研磨面の組成像．内部構造は中央右の核に相当する部分（A）から，白線にそって左端の
　　　外殼（E）までほぼ5つの層から成っている．×50
図38，39：図37の高石灰化部（E）のEDSによる定性分析スヘクト・し．　PとCaのピークがあり（図38），
　　　拡大すると微量なNa，　Mg，　Sが検出きれる（図39）．
図40，41：図37の低石灰化部（D）のEDSによる定性分析スヘクト・レ．　PとCaが減少し，逆にSが増加
　　　している（図40）．他の部位ではSが主成分となり，微量なCaと1が存在する（図41）．
44 赤羽他：硬化象牙質に関する電子顕微鏡的研究
44
　　　　NU．　6
　f’ROYE　CURRENT　言　1．040E－08　｛A）
　STAGE　r’os．　‡　　x　　さ2365　　Y　　2556R
　　　　　　　　　　　　CH《1｝　　　　T◇F
FL　　　WL　　　COUNT　　　　　　IN了ENSITY（LOGハ
Y　　　6．45　　　　　23　＊京■象掌＊＊
RE　　6◆フ3　　　171　‡京‡享寧‡章求＊十十十
SR　　6．日6　　　　　19　傘章京掌京毒攻
u　　　6．98　　　　　16　■＊章＊京掌寧
SI　　フ．t3　　　　1フ　＊京章章＊ぴ享
了A　　7．25　　　　16　＊事傘京竃十十
RB　7．32　　　14章●京＊＊京
HF　フ．54　　　　14　京京京寧京ホ
しU　　フ．84　　　　14　卓章取＊＊」
Y8　　θ．15　　　　11　＊オ京竃＊十
AL　8．34　　　　10京ホ寧京傘
口R　　8．3フ　　　　　　θ　享衷＊傘十
EX　　8．白2　　　　　B　寧享京宰十
sε　　8．99　　　　　8　寧傘傘傘＊
HO　9．20　　フ衷掌本寒＊
［rY　　9．59　　　　　　6　寧＊＊京
A9　　9．6フ　　　　　10　■章章寧十
MG　　9．89　　　　　21　掌章＊京オ十与
Z tlOフ6
E 　　UL
TI　⊇．75
BA　2．フ8
cs　コ．日9
SC　　3．03
1　　3．15
TE　　3．2⇔
CA　3◆36
第2報
　　　cト｛（2）　　　PEr
COUNT　　　　　　｛NTENSITY《lnGハ
　　　7　寧＊＊京＊
　　　5　＊ホカ＊
　　　プ　＊京傘＊’
　　　4　掌章オ＊
　　　11　＊＊京＊十十
　　　3　オ＊卓
　　799　オ＊＊＊＊京京掌｝ト寸ト↓‘’十
SP　3．44
SN　3．60
K　　3．フ4
1N　3．7フ
t．1　　3．？l
C【‘　3．96
TH　　4．14
AG　4．1fi
F’【1　　4．37
Ri1　4．60
CL．　4．7］
7　＊＊＊＊↓
2　＊＊
3　享糾
3　京＊卜
3　＊＊十
2　＊＊
1　＊
1　＊
1　＊
1　十
4　京十十十
T●
GE
GA
NA
10．00
10．44
tl．29
11．9t
　8　＊＊寧ホ＊
4　オオ＊ト
3　＊十十
14　衷京京ホ十十
＊t　t5．80
F　t8．32
RU　4．ss
S　　5．37
0
2　十十
2　＊＊
8　京＊十十｝
HO
NB
ZR
F’
5．41
5．72
6．07
6．16
　O
　o
　1　十
12　＊＊京41｛↓t
EI
Fl
FP
lL
H〔｝
AU
「’T
IR
OS
ZN
CU
NI
TM
cn
F［
GP
MN
εu
EM
CR
NP
r「R
）
CE
tA
　UI．
1．14
1．1フ
1．21
1．2A
t．28
1．lt
1．35
1．39
ぶ44
1．54
1．66
1．73
1．70
1．9A
2．05
2．te
2．t2
2．20
2．29
2．］7
2．4ム
2．50
：．56
2．67
　　　CH（3）
COUNI
4　＊章章求
5　京京京＊
5　＊＊＊＊
6　オ寧＊ト
4　ホ京章京
『　ホ‡享＊
5　オ＊＊｝
6　京京‡富
5　＊＊＊1
3　＊＊＊
2　京＊
3　＊オ汝
2　＊＊
1　オ
1　＊
1　章
2　京京
1　＊
1　＊
o
o
1　｝
1　＊
1　1
｛IF
INrFNST†Y《I　n6，
RE二StJI　TSt
THE　FOLLOWING　ELEMENTS　ARE　F’RESEN「
　　NA　　HG　　P　　　s　　　CA
THE　FOLLO】ING　ELEMENTS　ARE　FK・OFASLLY　●’RESENT
　　F　　CL
図42　唾石の割断面の組成像．石灰化度のちがいによる層状構造や，高石灰化の球状構造が観察される．
　　　　　　　　×2，000
図43唾石の割断面．微細頼粒状結晶，桿状結晶，板状結晶などがあり，それらの集合した直径約2μm
　　　　　　　　の球状体結晶も観察される．×8、000
図44：唾石の割断面のWDSによる定性分析．　PとCaのほか，微量なF，　Na，　Mg，　S，　Clが検出きれて
　　　　　　　　いる．
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図63：図57の枠内（A）の拡大像．唾石の割断面では微小部分においても石灰化進行が層状構造を示し
　　ている．x2，000
図64：図63のSのX線像．低石灰化部に対応して，Sの濃度が高い．×2，000
図65：図63のPのX線像．Sとは逆に，高石灰化部でPの濃度が高い．×2，000
図66：図63のCaのX線像．－Pと同様に，高石灰化部でCaの濃度が高い．×2，000
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図67：図57の枠内（B）におけるPのContour　map．唾石の割断面に見られる層状構造に対応し，高石
　　　灰化部でPの濃度が高い．図65のX線像と比較して，その濃度差は明瞭てある．
図68：図57の枠内（B）におけるCaのContour　map．　Pと同様に，高石灰化部でCaの濃度が高い．
図69：図57の枠内（B）におけるSのContour　map．低石灰化部でSの濃度が逆に高くなっている．
図70：図57の枠内（B）のContour　mapにおける，　P，　Ca，　SのX線強度レベル．
図71：図70のX線強度レペルに対応する，’f’イント数とその比率およひ色別．
